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概要

　本研究では、近年の物性物理学において大きな注目を集めているトポロジーの概念を用いて、ありふれた元素
のみで構成された B20型化合物 FeSiにおける新たなスピン軌道結合機能を開拓することを目的とした。FeSi薄
膜表面では Zak位相によって特徴づけられる分極表面状態が実現し、重元素を用いなくとも強いスピン軌道相互
作用に基づくトポロジカルな表面電子構造や磁気特性を生み出すことが近年の我々の研究によって示されてい
る。本研究においては、X線スペクトロスコピーや磁気力顕微鏡などを用いて FeSi表面・界面のスピン・軌道状
態を直接観測し、さらに異種物質との接合による近接効果を調べることで、新規の 2次元トポロジカル磁性や高
次非線形伝導を実現することに成功した。特に、重金属 Pt接合系で世界初となる大面積 2次元スキルミオン状態
を観測するとともに、高電流密度下で 7次にも及ぶ高次の非線形ホール効果を検出し、トポロジカル磁気構造の
集合体がもたらす複雑な電気伝導特性を明らかにした。これらの成果は、省電力エレクトロニクスや量子情報技
術に向けた軽元素ベースのスピントロニクス材料設計の可能性を拓くとともに、非線形スピンダイナミクスを利
用した次世代リザバーコンピューティングの基盤形成にも貢献するものである。
　助成金は高品質薄膜合成に欠かせない真空装置の導入に使用させていただき、滞りなく薄膜デバイスを作製す
ることができました。研究室主宰にあたり実験基盤の構築を支えて頂き心より感謝申し上げます。

背景および目的

　物性物理学では近年、トポロジーの概念の導入により、新奇な量子物質の探索が活発に行われてきた。特にト
ポロジカル絶縁体をはじめとするトポロジカル物質の発見により、量子技術の大きな進展が期待されている。こ
れらのトポロジカル物質においては、重元素に由来する強いスピン軌道相互作用が必須要素と考えられてきたた
め、原子番号の大きな元素を多量に含む材料系が主な研究対象であった。しかし、これらの重元素は毒性や希少
資源の観点から課題が残り、より軽い元素が中心となる系で同様の量子機能を実現する方法が求められている。
　その中で、B20型化合物 FeSiは古くから非磁性絶縁体として知られていたが、薄膜化によって Zak位相由来の
分極表面状態が現れ、表面近傍で金属強磁性が発現することが近年の我々の研究により明らかとなった。FeSiと
いうありふれた軽元素化合物においても強いスピン軌道結合に関連した特異な表面電子状態を創出できる可能
性が示され、重元素を用いないトポロジカル物質開拓に新たな視点がもたらされた。
　そこで本研究では、Zak位相に着目した FeSiの表面・界面状態を系統的に調べることで、新規のトポロジカル
磁気構造やスピン軌道相互作用を生かしたデバイス応用の可能性を探究するとともに、その起源となる軌道状態
や外部制御による磁気異方性・伝導特性の変調メカニズムを解明することを目的とした。

方法

　FeSi薄膜は、分子線エピタキシー法を用いて高品質なエピタキシャル試料を作製し、その表面に各種キャッピ
ング層をスパッタリング法で接合する手法によって系統的に作製した。作製した試料に対しては、X線磁気円二
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色性(XMCD)によってスピン・軌道磁気モーメントを測定し、FeSi表面および界面における軌道状態の大きさや
異方性の大きさを評価した。また、磁気力顕微鏡(MFM)を用いた磁気構造の実空間観察や、微細加工を施したサ
ンプルでの高次高調波信号検出をはじめとする非線形伝導測定を行うことで、2次元スキルミオンなどのトポロ
ジカル磁気構造の生成や電流印加下での動的応答を調べた。さらに、第一原理的な界面電子状態計算の情報も参
考にしつつ、接合層との間に生じる近接効果やジャロシンスキー・守谷相互作用の大きさなどを総合的に評価す
ることで、Zak位相由来の分極表面と接合層との電子混成メカニズムやスピン軌道結合物性の強化手法を検討し
た。

結果および考察

　X線磁気円二色性によって FeSi表面のスピン・軌道状態を直接観測したところ、従来の Fe系物質と比較して
非常に大きな軌道磁気モーメントが存在し、その値はスピン磁気モーメントに対しておよそ 40 %程度に達するこ
とがわかった。この大きな軌道モーメントは、FeSi表面の低対称性構造や Feと Siの複雑な 7配位環境により、
d軌道縮退が十分に解けず、スピン軌道相互作用を介した軌道混成状態が実現しているためと考えられる。また、
面直方向と面内方向でほとんど異方性を示さない等方的な振舞いは、従来の軌道モーメントと磁気異方性の大き
さの比例関係という経験則とは異なるものである。その結果、外部歪みによる微小な対称性の変化やゲート電圧
による電子フィリング変調などによって d軌道占有状態が変化すれば磁気異方性を大きく変調できる可能性を
示すことができた。
　また、重金属 Ptを FeSi表面に接合した結果、界面におけるスピン軌道相互作用(Dzyaloshinskii・守谷相互作
用)が著しく強化され、FeSi表面の強磁性秩序が変調され、世界初となる大面積の 2次元スキルミオン状態を作
り出すことに成功した(図 1)。スキルミオンはナノスケールの渦状のスピン構造であり、そのトポロジカルなス
ピン配列から様々なスピントロニクス応用が期待されている。本研究では、実際に磁気力顕微鏡によってスキル
ミオン形成を観測し、高電流印加に対する応答を調べた。形成されたスキルミオン集団は欠陥などに強くピン留
めされ、ある閾電流密度以上において磁気構造の複雑な変形が確認された。さらに、磁気構造変形が顕著になる
高電流密度下での高次高調波電圧信号測定により、2次から 7次に及ぶ高次非線形ホール抵抗が検出され、スピ
ントルクによるスピン駆動とトポロジカルな磁気テクスチャに起因する幾何学的位相効果が複合的に寄与して
いることが明らかとなった。これらの非線形伝導特性は、次世代リザバーコンピューティングなど非従来型デバ
イスへの応用可能性を示唆するとともに、軽元素に基づくトポロジカルスピントロニクス材料の新たな設計指針
として、環境負荷や資源枯渇の課題に対する解決策となり得ることを示した。

図 1．Pt/FeSi界面における世界初の大面積 2次元スキルミオン状態の形成.

Pt/FeSi二層膜界面における Dzyaloshinskii-守谷相互作用による強磁性スピン状態の変調の様子を示した
の模式図(左)と観測した 2次元スキルミオン集合体の磁気力顕微鏡像とスキルミオンの模式図(右)。
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